







Characteristics of Gaseous Saturable Absorbers for a TEA C02 Laser (1) 
Simulation of Absorption Models 
Yukio KYUSHO and 1wao K1TAZ1MA 
CRec θived Aug.15. 1983) 
Several energy-level models are discussed for a saturable 
absorber of SF6 gas in a TEA C02 laser system. The transmission 
as a function of incident photon flux is simulated by a computer 
calculation with some molecular parameters from Gordon's 2-1evel 
mode1， and the 3-or与- 1evel models by Huff and DeShazer. The 
1a七termode1s of two absorption processes can interprete七he
overa11 experimenta1 resu1ts of the transmission behaviour divided 
into two regions of七heincident C02 1aser 1ines. The simply-
saturated absoroption behaviour for C02 P(lO)~P~22) lines may 
a1so be treated with the 2-1eve1 model， while the complex transmission 
behaviour with a "dent" for C02 P(24)----P(30) 1ines must be amenab1e 
七ointerpre七a七工onby means of either the 3-1eve1 mode1 or 七he4-
level with varia七ionof the parameters (σ21 • r ，  ).These relevant 
parameters on the molecular excitation and relaxation processes are 






いられるようになったPしかし，その反面 F型Ge半導体は，損傷闘値 (darmge threshold) 
が可飽和吸収ガスに比べて低く，これを用いたレーザ共振器から高出力ノミルスを一気に取り出そ














タとして用いる方法があるわしかしながら， 002レーザ波長 (9.6μm，10.6μm) において現在知ら
れている OdTeなどのフアラデ一回転子は非常に高価な上，大口径のものは作りにくい。 これらの
理由から，アイソレータとしては可飽和吸収ガスが手軽に用いられるようになったf可飽和吸収ガ


















但し， αは吸収係数である O ここで簡単のためにFig.lの2準位系において， σを吸収断面積，
N(=N1)を励起されていない分子密度 (population)とすると， α= aNの関係があり， 入射
光波長に依存するが，入射光強度工には依存していない。それ故，透過光強度工outは， 入射光強
度を Iinとして，(1)式を吸収媒質長Lにわたって積分することにより，







収断面積 dは小さくなるO それ故もはやこの線形 ① 
l 皆 N1 
② N2 
σ A21 
吸収法則は適用されなくなるO このような入射光 Fig.l. Two energy-level model 
強度による吸収係数の変化は以下のようにいくつ of one absorp七ionprocess wi七h
かの非線形吸収のモデルによって議論することが σexcitation and A21 relaxa七ion
できるp paraI間七ers.














但し， α。は小信号吸収係数 (smaユ工-signalabsorption cOefficien七)， 18は飽和強度
(su七urationin七ensi七y)で吸収係数が小信号吸収係数の半分になるところの入射光強度であ








?? ????????? ?? ?? ??????? (4) 
で表わされるO
(4)式から 2準位系モテ事ルの吸収特性を決めるパラメータは， nが吸収媒質によって定まってい
るから， α。と 18の2つであることが分るO とこでは Fig.2にn=1として 18=O. 3のとき線形透
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Fig.2. Transmission as a func七ionof inpu七 intensi七y
predic七edby Gordon's 2-1evel expression on Fig.l for 









あるかによって， 8=0の場合と 8= 1の場合に分かれる O 即ち，各励起準位は一重項状態 (sin-











外線モードの 1つにおいて吸収された分子は ① ー N1 




七woabsorp七ionprocesses with σ21 
excita七ionand γ ， relaxation 
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Fig.5. Modified model of Fig.4 Fig.与 Threeenergy-level 
model of two absorption with 1121 exci tation and γ ， 
processes wi七hσ21exci七a七ion relaxa七ionparame七ers;σ21=σ2/σ1" 
and 'relaxa七ionparame七er s ; r = A 32/ A 21 ，= (A 31+ A 32) / A 43 
121 = 12/σ1， ， A211 A32 
動緩和時間より長い強力なレーザ光で励起した場合は同じモード内で多段励起される場合が考えら
れるO この場合は 2つのモデルが考えられ，先ず吸収に関与する同じモード内でのみ緩和する 3準
位系の場合を Fig.4に示すO 次に， 基底状態への緩和に際して別の振動モードへv-v移乗する
見かけ上の 4準位系(変形 3準位系)の場合を Fig.5に示すO
HuIIら14)は， これらの 3つの複合吸収モテeルを以下に述べる光子輸送方程式 (photon七:rans-






となる O そこで(3)式を入射光強度 Iinから透過光強度 Ioutの間で吸収媒質長だけ積分すれば(2)式に
対応して
? ?
? ??「 ?? ????? ????








となる O とこで， Toは，小信号吸収領域における透過率であるO 実際に(6)式を解くには，入射光強
度に依存する飽和因子 E(工)を知る必要があるが，これは吸収機構によって定められるものであるO
2.3.2 4準位系モデルのシミュレーション 12)








E = N1-N3 + ~ N2-N4 一一一一No 11 No 
(8) 
182 
となる O ここで， N iはそれぞれの準位①の占有数，即ち分子密度であり Noは全占有数，即ち全




l+C? I;~ ユロ C~ ) =CJ1n ( ~ : :" 凶 ) + C~I;n ( 1-T) T 0 ~ ~，-- ， 1十CZT1in' ムμ (9) 
なる基本的な飽和方程式 (saturation equation) を得る O ここで C工 (i=1~3) は，吸収断
面積dュ(i = 1， 2 ) ，緩和率A工j(i， j=1~4) からなる定数である O また T o は線形透過率で， Tは
光子密度 Iinのときの透過率であるoIinは入射光強度Iinに関係する励起実効値で，
Iin =σ1T1工n 。
{11し， T = ( A31 + A32 )一1
で表わされる入射光子量(inciden七 photonfユux)である O
尚，図では簡単のために振動単位は 1本の線で表わしているが，実際には各振動準位は分子の回
















以上の理論的解析を用いて 4準位系モデ『ルの透過率曲線のシミュレーションを行ってみる o M， 
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Fig.6. Transmission varia七ionwith inciden七 photon
f1ux predic七edby sa七ura七ionequa七ionon件-leve1
mode1 of Fig.3 for severa1 va1ues of 021 wi七h r =1 








ここで図中の破線は γ=1のまま (=0としたときの計算結果を示したものであるo (は第 l励
起状態③と第 2励起状態④との緩和率の比であるから， (=0は第 2励起状態④よりの緩和が非常




r ( =A3Z/ A21)は励起状態より別の振動準位への移乗の割合を表わしており， この 4準位系モデ
ルでは 0'21の大きさと共に第 2の吸収の重要性を表わすノ4ラメータとなるo Fig. 7 (a)に To=0.2






異なってくることが， このシミュレーシヨンの結果から分るo r= 1のとき，即ちA32=A21のとき
には透過率曲線の立上り勾配が最も急であり ， rが lより大きくても，小さくても γ=1の勾配よ
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Fig.7. Transmission varia七ionwith incident ph七on
f1ux predic七edby Fig.3 for severa1 va1ues of r wi七h
，工0; (a) d21 =1， To =0.2 and (b)σ21 =工0， To=0.5. 
きは完全飽和に達するところがゆるやかである O
次にFig.7(b)で示すように， σ21= 10の場合での Tの影響について調べてみる。 σ21>1であるか
ら第 2の吸収による透過率曲線における“へこみ"がみられるはずであるO 図で分るように T込1
のときには 4準位系特有の第 2の吸収による“へこみ"が見られるが， γ<1のときは 2準位系の
単調な吸収特性になる。 γの大きさに依存する理由としては rがlより大きい即ちA沼>A21とな
ると他の振動モードへのエネルギー移乗が大きくなり，その結果，準位②の占有数(N2 )は大きく
なり，第 2の吸収 (σ2N2工)が大きくなる O 逆に r<lのときは σ2>σlであっても A32が相対的に
小さくなり第 2の吸収による寄与は少なくなるものと考えられる。
(3) ，による透過率曲線の変化
Fig.8 (a)にTo=0.2 σ21=1， r=10の場合， ζを1から10
4まで l桁ずつ変化させたときの透過
率曲線のシミュレーション結果を示すO 先ず Cが小さくなるに従って，飽和強度が入射光強度の大
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Fig.8. Transmission varia七ionwi七h inciden七 photonf1ux 
predicted by Fig.3 for severa1 va1ues of ， wi七h r =10; 
(a)σ21 =1， To=0.2 and (b)σ21=10， To=0.5. 
次に励起準位②からの吸収の割合を大きくした場合を調べてみよう o Fig.8 (びに σ21= 10と大き
くしてcを変化させたときのシミュレーシヨン結果を示すo ，が小さいときには， 0"21> 1であるか
ら予想通り透過率曲線に“へこみ"が現われ， ，が小さいほど入射光強度の大きい方へずれるが，
“へこみ"の深さも大きくなることが分る O ところで 0"21= 10のときでもcが大きいときは 2準位
系の吸収特性に近くなるO これは Cが大きくなると相対的に A42が小さくなり，励起準位②からの
吸収がすぐに飽和するためであろうと考えられる O このことはFig.8(a)のCの変化に対する透過率
曲線のずれの説明と通じるものがある O
2 . 3 . 3 3準位系モデルのシミュレーション
次にすig.4の3準位系モデルについて調べる O 前節と同様にして， 3つの各準位においてレート
方程式をたてて，これを解くことにより， Oi ( i = 1 ~ 3 )を求めたO
01=1一 (σ21+ 1 ) (，+ 1 ) 
lσ21 ( 1 +ぐ )2
? ? ?? ???
ω 。2=σ21( 1 + ， ) 
186 
但し σ21 = (}2 / (}1 ， =A21 / A32 





ュレーション結果を示すo Fig.6のときと同様に σ21< 1のときは入射光強度の増大に従い，透過















Fig.9. Transmission varia七ioηwithincident pho七onf1ux 
predic七edby sa七ura七ionequa七ionon 3-1eve1 mode1 of 
Fig.4 for severa1 va1ues of (}m wi七h To=o.5，ζ=1. 
(2) ，による透過率曲線の変化
Fig. 10 (剖にTo= 0.2， σ21 = 1の場合の Cを 10
2から 10-4まで変化させたときの透過率変化のシ
ミュレーション結果を示すO σ21 = 1では， (1)項でみたように 2準位系の吸収特性を示すが， ，の
値が小さくなるほど A犯が相対に大きくなり，飽和強度が大きくなることが分るO ここで注目す
べきことは， ，が lσ2以下になるとまず σ1励起により基底準位①からの吸収が飽和し，次に σ2励
起により励起準位②からの吸収が飽和する様子が分離した形で明確になってくることである O この
ように 2段階の飽和現象がみられるのは '<1により，緩和率 A32が大きく，第 2の吸収が仲々飽
和しないことによるものと考えられるO
Fig. 10 (司にはTo= 0.5， (}21ニ 10の場合に Cを 10
2から 10-2まで変化させたときの透過率変化の
シミュレーション結果を示すO σ21 = 10であるから励起状態よりの励起率 σ2 が基底状態よりの励
起率引より大きいので， Fig.9 でみたように透過率曲線に“へこみ"を生じる O 但し， ，が 10， 
102と大きいときは，A32はA21 に比べて小さく励起準位②からの吸収はすぐに飽和するため 2準
位系吸収に近い特性を示すo ，が lより小さくなると透過率曲線に“へこみ"が生じ，励起準位②


























Fig.10. Transmission variation wi七h incident pho七on
f1ux predic七edby Fig.与 forsevera1 va1ues of ， wi七h




Fig.5のモデルについて調べる O これは一見4準位系ではあるが，前述の 3準位系の中に別の緩




C2 = 0"21 ( 1 + ， ) 
C，ー (3+7)'-
υ1+' 
但し 0'21= O'dσ1 
γ=A3d A21 






Fig.l1にTo=0.5 γ=1， (=1の場合に 021を10-
4から 103まで変化させた透過率曲線を示すO
励起準位⑤からの吸収が相対的に小さいとき，即ち 021~ 1のとき透過率曲線は入射光強度が大きく
なるにつれて単調に飽和に達する 2準位系吸収モテ酔ルの特性を示すO 他方， σ21> 1のときは入射光
強度を大きくすると励起準位③から④への光励起が増大して，第 2の吸収のあることがはっきり分
るO しかし準位④が飽和するにつれて再び透過率は増大して 100%に近づく O ここで σ21が大きく
なる程，第 2の吸収が始まる強度が小さくなることが分る。これは同一振動モード内で多段励起さ
れ σ2が 01 に比較して大きい程，準位③からの第2の吸収が入射光強度の小さいところで可能にな
るためである O
ここで (=0と極端な場合を考えると，破線のように透過率曲線は変化するO 第 2の吸収(励起
準位③からの吸収)が大きくなるのは準位④の緩和 A紛が大きくなるためと考えられる O そのため
特に σ21の値が大きいほどこの吸収は低い入射光強度から大きくなっている O また準位③からの吸
収が比較的小さい 021= 1のときはシミュレーションの結果，透過率曲線に“へこみ"が生じないで









Fig.11. Transmission varia七ionwith incident pho七on
f1ux predicted by sa七ura七ionequation on modified 
3-ユeve1mode1 of Fig.5 for severaユva1ues of 021 wi七h
γ=1 ， To =0.5， Solid curves， (=1; dashed curves， '=0. 
(2) rによる透過率曲線の変化
Fig.12 (a)にT0 = O.2， 021 = 1， (= 1 の場合に T を 0.1~103 の範囲で変化させたときのシミュ
レーションの結果を示すO σ21 ;6'小さいので， 2準位系の吸収特性を示すことが予想されるが， r 
の値が大きくなるほど吸収飽和強度が小さくなる。これは γ=A32 / A21 であるから. A認が A21に
比して柏対的に大きくなるということで，入射レーザ光により準位③に励起された分子はその後基
























Fig.12. Transrnission varia七ionwith incident pho七on
f1ux predicted by Fig.5 for severa1 va1ues of r with 
'=1; (a)σ21=1， To=0.2 and (b)σ21 = 1 0 0 ， T 0 = 0 . 5 . 
しやすくなるo
，= 1のまま σ21= 100と大きくして準位④への励起が増大したときにも，緩和A43の後の緩和A32，
A21については上と同じ議論ができる O 但し σ21が大きいので，透過率曲線に“へこみ"が現われ
るo To= 0.5， σ21 = 100， ，= 1のときの計算結果をFig.12(司に示すC この図は前節Fig.l0(国と
よく類似しているO ここでは TとCが置き換っているだけであるO しかし， 4準位系のFig.7(b)と
は異なった特性を示していることは注目されるO
(3) ，による透過率曲線の変化
Fig.13， 14， 15にTo=O. 2或いは 0.5;021 = 1 .或いは 10
2;γ= 1 ， 10或いはi100の場合に， ，を
10-2から 102まで変化させた主きのシミュレーシヨン結果を示すO
まず，Fig. 13 (a)に r= 1として 021= 1の場合に ζの値を変えたときのシミュレーション結果を
示すo 3準位系モデル Fig.10 (a)でみるように Cの値にかかわらず，吸収飽和を始める入射光強度
はほぼ一定であるが， ζが大きいほど飽和の立上り(コントラスト比)は大きくなっていることが
分るO ここでは σ21ニ lと小さいので 2準位系の単調な吸収飽和曲線を示しているO






















Fig.13. Transrnission variation wi七h incident photon f1ux 
predicted by Fig.5 for severa1 vaユuesof ， with r =1; 
(a) 021 =ユ To=0.2 and (b)σ21 =100， To =0. 5. 
るo ，の値が小さいということは，準位④からの緩和が準位③からの緩和より大きいことを意味し，
励起率の関係 σ2>σ1 と相まって第 2の吸収が特に大きくなり，透過率曲線に“へこみ"が生じる
ものと考えられるO これも 3準位系のFig.10(ゅの結果とよく類似している O
次に γ=10として同様のシミュレーションを行ってみるO この場合は γ=1の場合の特徴が更に
はっきりしていることが分る o Fig.14 (a)でみるように 0'21= 1の場合は Cの値にかかわらず吸収飽
和を始める入射光強度は，ほぼ、一定でありかっ飽和の立上りもcの値にあまり左右されず， コント
ラスト比が改善されているO これに反して Fig.14(ひでみるように， σ21 = 100と大きくすると Fig.
13 (b)と同じく“へとみ"のある透過率曲線を示すO
さらにFig.15(剖(b)でみるように r= 100のときについてもシミュレーションを行ってみたO γ 
はA32とA21の比であるが.A31とA21は向じ程度の緩和率であるので.A32がA21より非常に大きいと
いうことは，第 l励起状態②の緩和を非常に速めることになるO シミュレーションの結果，前述の
r = 1， 10の場合の Fig.13，14とは大きく異なった性質が現われているO























Fig.14. Transmission varia七ionwith inciden七 pho七onf1ux 
predic七edby Fig. 5 for several va1ues of ， wi七h γ=10; 
(a)σ21 =1， To=0.2 and (b)σ21 =工00，To=0.5. 
考えてみると，これはA訟の値がA21に比べて 100倍程度大きくなると，準位③の緩和は A32の方が
支配的になり A21を経て緩和するようになるO しかし A21は比較的ゆっくりした緩和であるため，
Cの値を変化させてもほとんど影響されないものと思われるO
次に，Fig.15(司でみるように 021= 10 と大きくすると，励起準位@からの励起率が大きいため
ム必の緩和率の大きさが非常に重要になってくるo ，の値が小さいほど A必による緩和が速いため，































Fig.ユ5. Transmission varia七ionwi七h inciden七 pho七on f1ux 
predicted by Fig.5 for severa1 va1ues of ， wi七hγ=100;
(a)σ21 =ユ To=0.2 and (b)σ21 = 1 0 0 ， T 0 = 0 . 5. 
示すo (Fig.2) 
2) 2つの吸収過程を有する 3準位系及び 4準位系モデルにおいては，励起率の比 σ21の大きさに
より吸収特性が異なるO σ21が1より小さいときは第 2の吸収は大きくないので準位系モデ
ルの吸収特性に近いが， σ21がlより大きいときは第 2の吸収が大きく効いてくるので透過率曲





へ移行していく o(F i g . 9， 11) ところが前者の一旦他モードへ遷移し，その励起準位からの吸
収が生ずる 4準位系モデルでは σ21を大きくしても“へこみ"が深くなるだけで，再び吸収の飽
和が始まる入射光強度は変化しないo (Fig. 6) 
4) 緩和率の比C， γにより吸収飽和を始める入射光強度やコントラスト比， “へこみ"の深さな
どが変わる O γが大きいほど，飽和の開始強度は低く， コントラスト比は大きい。 (Fig.7，12)
cについては 4準位系の場合cが大きいとやはり飽和強度は低くコントラスト比は改善されるが，
193 
あまり cが大きいと 1121 が1より大きい場合でも透過率曲線に“へこみ"が生じなくなるo(Fig. 
8 ) 3準位系の場合はcの大きさに関係なく吸収の飽和し始める強度は一定であるo 2準位系
特性をもっときはcが大きい方がコントラスト比が大きく 4準位系特性を示すときは cが小さ
い方がその比は大きい。 (Fig.10， 13， 14， 15) 
ここで検討したモデルを SF6についての我々の実験結果に適用して考えてみるo SF6透過率曲線
の入射光波長依存性の実験結果から 10.4μmP分枝において短波長側のP(10)'" P (22)においては
入射光強度を大きくすると単調に飽和する 2準位系吸収特性が得られ，長波長側のP(24)からP(30)
においては透過率曲線に“へこみ"が見られる吸収特性が得られたせ)そこで吸収試料として SF6
5 Torrを例にとり P(l2)，P(20)においては 2準位系モデルを P(28)においては，他モードへ遷移
する 4準位系モデルを適用して比較してみる O この結果をFig.16に示すO これを見るとこれらの
理論的計算曲線(実線)がよく日刊の吸収特性を説明していることが分るO
次に先程まとめの2)項に述べたように 4準位系モデルにおいて 1121 が小さいときは近似的に 2
準位系モデ、ルとして考えられることを検証する。今まで 2準位系として考えたP(12) ， P(20)の場

















10-4 10-3 10-2 10-1 
Input Energy Densi七Y (J /cm2) 
Fig.ユ6. Transmission as a func七ionof input energy 
densi七y for P(l2)， P(20) and P(28) C02 lines a七 SF16 of 
5 Torr wi七h He additive of 50 Torr. Theore七ical curve 
is calcula七edby Gordon's 2-level model for the P(12) 
and P(20) lines，or by Huff and DeShazer's 4-1evel model 
for the P(28) line. 
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Tabユe 1. FOur-ユeveユmodeユparame七ers fOr 
SF6 5 Torr + He 50 TOrr 
parameter P(l2) P(20) P(28) 
σ21 0.025 0.27 24.3 
T 31. 8 21. 9 3.7 
ζ 10-1 0.95 1.1 
」一一一一一一一
Table 1に示すO ここでは r， <:についての議論は別にして， σ21 についてのみ検討する O 入射
光波長P(28)に対しては σ21 の値は 24.3と大きいが， P(20)に対しては 0.27となり， P(28)の場合




と 021 が大きくなり透過率曲線に“へこみ"が生ずるO “へこみ"の位置は長波長ほど入射光強度
の大きい方へずれている O ところでFig.6でみるように 4準位系の場合内を大きくする左“へこ
み"は深くなるが，入射光強度の位置は変らないO 他方 3準位系の場合は Fig.9，1 のように 021
が大きくなると“へとみ"の位置は却って入射光強度の低い方ヘシフトする O それ故 SF6における
021の波長依存性だ、けで“へこみ"の位置を説明することはできない。ところで 3準位の場合はFig.
10のように 021>1のとき<:(= A21 / A32 )が小さくなれば“へこみ"は深くなりながら入射光強度の
大きい方へずれる。他方， 4準位系の場合も Cを小さくすれば“へこみ"は深くなりながら，入射
光強度の大きい方へずれていく O 変形3準位の場合はFig.12 (りでみるように r(= A3z1 A21 )が小
さくなれば“へこみ"が生じて，且つ深くなる。それ故 021の大きさと " rの小ささにより“へ
こみ"の深さと位置が定まるものと考えられるO 以上の議論より SF6は多段励起を示す 3準位系モ










いる由ではないので 20，21)今後の実験的調査が必要であろうと考えられる O 我々は，フロン系の数種
のガスについて，やはり可飽和吸収特性の実験を行い，透過率曲線は SF6と比較すると入射光波長
による変化の少ないことを知った?このことは 4準位系モデルを示唆しているかも知れない O これ
らの具体的ガスとの比較検討の結果は別に報告する?
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